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はしがき
本報告書は．平成15年度～平成18年度基盤研究（B）「高濃度f電子系における
伝導帯の分極と秩序化」の成果を収めたものである。本研究の特色は，第1に従
来f電子の挙動に注目して行われてきた研究の発想を逆転し，伝導電子のスピン分
極に注目してf電子系の秩序状態の生成とその性質を解明することにある。従来の
研究では．伝導帯の構造をできる限り単純化して近藤効果などの多体効果に注目
してきたが，本研究では，伝導帯が性質の異なる電子状態に由来すること，例え
ば希土類のd電子とリガンドのp電子の混成で生じていることに着目する。すな
わち．d電子はf電子スピンとHund則相関で平行のスピンを持つ傾向にあるが，
p電子のスピン方向はf電子との混成相互作用に依存する。これらの性質の違いが
現実の物性では重要な役割を演じていると考えられる。本研究では，4ト5d交換相
互作用とFpなどの混成相互作用の両方に注目する。
本研究の第2の特色は，希土類Rに依存した系統性を明らかにするために，Ceだ
けでなくRに応じた現実的な4f殻構造を考慮する点にある。これも従来のAnderson
格子模型では強調されていない観点である。4f殻の構造が定性的に重要になる例
は，fスピンと伝導電子のスピン相関である。軌道縮退のないモデルでは常に反強
磁性相関がもたらされるが，4P配置を考慮すると，多くのパラメタ領域で強磁性
相関が支配的になる。しかし，f電子のモーメントは軌道部分とスピン部分が反平
行で前者が支配的なため，Hund則相関によってf電子と伝導電子のモーメントは
反強磁性的に相関する。
現実的な効果を考慮するといっても，複雑なモデルでは本質的な物理が見えに
くい。本研究の第3の特色は，必要な特徴だけを考慮した単純なモデルで定性的
な物理を把握し，その後で現実的なモデルで定量的な計算を行う，という戦略に
ある。4f殻の構造についても，本質を把握するためには，必要に応じて非現実的
なモデル化も意識的に行う。
本研究の問題意識は，重い電子の問題が出現する前の，多重極RKKY相互作用
の研究につながるところがある。先行する理論には非常に労力をかけたものであ
るが，ねらいと得られた結果が地味であるためにあまり注目を集めなかったよう
である。これと対照的に，ハバード・モデルやアンダーソン格子などの単純化され
たモデルに対しては，近藤効果も含めた無限次元からの動的平均場（有効場）理
論がかなりの成功を収めている。本研究では，これを現実的なバンド構造に適用
する努力も行った。
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研究成果の概要
1研究の目的
f電子を含む系におけるいわゆる「重い電子」現象については，アンダーソン格
子や近藤格子模型を用いた理論的扱いが多くなされている。しかし現実の系では，
特に秩序状態と絡んで，単純な局在電子と伝導帯の構造を用いるこれらの模型で
は理解しがたい結果が報告されている。本研究では伝導帯の分極機構を詳しく分
析し，これに基づいて磁気形状因子，dHvA振動スペクトル，サイト間多重極相
互作用などを導出し，現実の高密度f電子系で生じている謎の解明をめざす。さら
に，4f殻の現実的構造を考慮することにより，種々の希土類元素（R）を含むRB6，
RB2C2及びRPd3S4系に対して報告されている磁気転移あるいは多重極転移温度
の系統性を説明する。
f電子を含む系におけるいわゆる「重い電子」現象については，アンダーソン格
子や近藤格子模型を用いた理論的扱いが多くなされている。しかし現実の系では，
特に秩序状態と絡んで，単純な局在電子と伝導帯の構造を用いるこれらの模型で
は理解しがたい結果が報告されている。例えば，
●deHaas－VanAlphen（dHvA）効果において，片方のスピンのフェルミ面しか
見えなかったり（CeB6，CeRu2Si2），有効質量がスピンによって甚だしく異な
る場合（PrPb3，CeTb）がある。
●磁気形状因子の測定では，伝導電子とf電子のモーメントが平行になる系
（CeSn3など）と逆向きになる系（CeRh3B2）があり，CeRh3B2では，GdRh3B2
の転移温度（90K）をしのぐ温度（115K）で強磁性が発生する。またCeB6の
形状因子は，大きな波数領域まで不可解な振動を示す。
．大きな比熱異常をもたらす相転移で，秩序変数が同定できない系（CexLalTrB6
のⅠⅤ相やUR112Si2）がある。
本研究では伝導帯の分極機構を詳しく分析し，これに基づいて磁気形状因子，
dHvA振動スペクトル，サイト間多重極相互作用などを導出し仁現実の高密度f電
子系で生じている謎の解明をめざす。さらに，4f殻の現実的構造を考慮すること
により，種々の希土類元素（R）を含むRB6，RB2C2及びRPd3S4系などに対して
報告されている磁気転移あるいは多重極転移温度の系統性を解明する。
2　研究トピックごとの成果
f電子系の示す多彩な秩序現象と動力学を，特に伝導電子のスピン自由度が果た
す役割に注目して理論的に研究し，多くの成果を得た0代表的な結果を以下に掲
げる。
2．1特異な強磁性秩序状態の解明
C。Rh。B2はCe化合物で最も高いキュリー温度（120K）を持ち，強い異方性・小
さいモーメント，伝導電子の逆分極など種々の異常を示す0我々はRhの4d分子
軌道とこれをはさむCeの4f電子の混成を重要視するモデルを提案し，この強磁
性の機構を平坦バンドにより説明した0具体的には，変分モンテカルロ法により・
f電子と伝導電子波動関数の混成を最適化した0この理論的手法は遍歴描像と局在
描像の両極限をかくーすることができるので，磁気形状因子における最も妥当な
描像を確立できたと考えている。
2．2　八極子秩序の物理的性質と実験的観測
我々は以前，双極子，四極子の次にくる八極子の秩序が，Ceo・75Bo・25La6などで
実際に現れている可能性を指摘した0そのポイントは異常な弾性定数のソフト化
が八梅子と双極子のモード結合で現れることである0これらの実験的な当否は・当
時はわからないことが多かったたが，理論としては筋道が通った形で展開されて
いた。2005年に，我々はCeB6のX緑散乱を詳しく理論的に分析し・実験結果を
説明した。また新しい実験を提案したoCeB6では3つの等価な四梅子秩序状態が
可能である。表面の効果で，これらの縮退が解けていることを仮定した0また外
部磁場によって，安定な四極子秩序が制御できることを議論した0これにより，最
近の実験で得られている奇妙な結果，すなわち四極子秩序のあるⅠⅠ相に入っても
超格子散乱強度がほとんど変化せず，磁気秩序のあるⅠⅠⅠ相で急激に大きくなるこ
とを説明した。また四極子の形状因子が，原子内f電子の形状因子とほぼ一致する
ことを確認した。この成果は，J．Phys．Soc・Jpn編集部の推薦論文となり・新聞報
道でも紹介された。
2．3　伝導電子が媒介する多極子相互作用の解明
多極子間の相互作用を微視的に考察した0まず，伝導帯を平面波で近似して混
成相互作用がもたらす多極子間相互作用を実空間で議論した0次いで，波数空間
での議論を行い，最も起こりやすい波数と対応する多極子の対称性を求めた。さ
らに，現実的な伝導帯をLCAO近似で考慮し，混成相互作用をSlater－Kosterの方
法で扱った。これにより，CeB6では実験で観測されている四極子秩序が実際に安
定になることを確認した。一方関連する系であるCeB2C2では，伝導帯構造の違
いから非整合磁気構造が最も安定であることを導出した。これも実験結果を説明
する。
2．4　核磁気共鳴と対称性の理論
Np02にたいし、0サイトの核スピンとイオンの多重極の不変相互作用型を基礎
に多重極秩序変数と信号NMR分裂を整理した。、共鳴Ⅹ線回折の実験で予測され
ている横波型のトリプルqの4重極秩序を仮定すると、0サイトが立方対称サイ
ト1と1軸性サイト3の割合に類別されることを示した。これによりNMR実験
の一見複雑な結果がトリプルqの4重極秩序を支持していることを指摘した。分
裂の精密な温度依存性の測定により、これが主秩序であるか、縦波型のトリプルq
の8重極秩序の2次効果であるか判定できることを指摘し、実験的に後者を支持
する実験に導いた。
2．5　強相関系のdHvA効果の理論
局所的な電子相関とより空間的に広がった電子相関の相互関連を明らかにする。
このために強い量子揺らぎがある系も含めて，主に形状因子とdHvA効果の研究
を行なう。CeB6と，CeRu2Si2のメタ磁性より強磁場側を対象にしてdHvA振動
スペクトルを計算する。CeB6においては，片方のスピン分肢が見えないとする実
験結果が報告されているが，我々はこの原因を軌道縮退系特有の軌道近藤効果に
求めるモデルを立てている。NCA法による近似計算と数値繰り込み群により伝導
電子の自己エネルギーを計算する。高温鹿あるいは高磁場領域の有効質量が，低
温度かつ低磁場領域で発散的に増大する原因を明らかにした。
2．6　軌道自由度による磁気秩序パターン形成とスカラー秩序の理論
Npを含む3元化合物NpTGa5（T＝Co，Ni，Rh）は中性子散乱が活発に行われて
いる。この物質群の多彩な磁気秩序状態を統一的に説明するモデルを提案し，複
数の秩序状態を自然に説明した。多様な磁気秩序をもたらす原因は，Npの軌道自
由度であることを示し，秩序に伴って結晶変形がおきることを予言した。
PrFe4P12にたいするNMR実験は、従来予測されていた反強4重極では解釈が
難しく、結晶場恒等表現型多重極の反強秩序を示唆することを指摘した。Prスクッ
テルダイトの秩序変数が，結晶の立方対称性を保つスカラー型であるモデルを提
案し，NMRの磁場方向依存性．磁化の異方性．帯磁率の等方性などを自然に説明
した。
2．7　f電子系にたいする動的平均場理掛こよる第一原理バンド計算
勤的平均場理論によるバンド計算を定式化し・プログラムコードを開発したoCe
化合物の電子状態ではスピン軌道分裂や結晶場が重要であるが・従来の動的平均
場バンド計算ではこれらを取り入れることはできなかった。NCA法を拡張し・こ
れをLMTOバンド計算に組みこむことにより，定量的な計算を行った
一連のCeプニクタイトの、いわゆるダブルピーク構造とよばれる特徴ある光電
スペクトルと結晶場励起が系統的に再現されることが示された0またCe金属の電
子帯構造が低温領域でのでのfバンドから、高温のLa的伝導電子バンドと局在4f
電子の系に変化してゆく状況を現実の4f物質において初めて示した0単純なアン
ダーソン模型で議論されるような伝導バンドとfバンドのクロス効果ばかりではな
く、現実の物質では、披空間の各点で混成の大きいバンドや小さいバンドと伝導
バンドの出現が多様であるため、複雑な道筋での変化の生じていることが見出さ
れた。AuCu3型物質群など、多彩な性質を示す系への適用を進めながら様々な計
算ノウハウの蓄積中である。
2．8　Ceプニクタイトの磁気相と磁気光効果とのバンド分極理論
従来の模型ではp－f混成のみが考慮されていた0Ⅰンd混成も同時に取り入れるこ
とにより、強磁性2重層の安定性が導かれること、この際のエネルギー利得を導
くバンド構造を反映した特徴が各磁気秩序相の磁気光効果の実験に現れているこ
とを指摘した。Pf混成のみの模型では、価電子帯にだけに現れるpf混成効果が、
pd混成を通して、ブリリュアンゾーンの△軸の周辺のシリンダー状領域で価電子
帯、伝導電子帯の両方の擬ギャップとして現れる0前項のCeSbへの理論が、CeBi
の実験にも適用できることを示した。
以下では，これらの論文のリストを掲げ，代表的な論文のリプリントを載せる0
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